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ProcSdS et dispositif pour la determination en continu de la 
degradation des systemes de post-traitement des gaz 
d*echappement de moteur thermique 

5 La presente invention concerne un procede et un dispositif pour 

la determination en continu de la degradation des systemes de post- 
traitement des gaz d'echappement de moteur thermique. Plus 
precisement, Tinvention vise a suivre en continu I'incidence des 
lubrifiants et/ou des cairburants sur la degradation de tels systemes de 
10 post-traitement. 

Ces systemes de post-traitement des gaz d'echappement, 
notamment les systemes permettant de retenir les particules et/ou 
d'eliminer les oxydes d'azote, les o^Qrdes de carbone et les hydrocarbures 
residuels, sont devenus des elements indispensables aux moteurs 
15 thermiques, afin de limiter les rejets nuisibles a I'environnement et, 

plus particulierement, a la qualite de I'air. 

Toutefois, I'efficacite d'un systeme de post-traitement n'est pas 
constante et elle diminue lors de son utilisation et varie en fonction de 
la nature et la quantite des gaz de combustion traites. En effet, certains 
20 elements des gaz ont tendance a se fixer au sein du systeme de post- 
traitement et a degrader de ce fait son efficacite. 

Or la perte d'efficacite du systeme de post-traitement peut avoir 
sur le fonctionnement du moteur un impact tel qu'elle entraine des 
baisses de performances de celui-ci et augmente la consommation de 
25 carburant, dans le cas notamment d'un filtre a particules deteriore. 

On ressent done la necessite dans la technique, aussi bien chez 
les fabricants d'automobiles que chez les producteurs d'huiles 
lubrifiantes, de carburants et d'additifs, de disposer d'un procede et 
d'un dispositif permettant la mesure en continu de la degradation des 
30 systemes de post-traitement de moteurs a combustion inteme. 

Les travaux effectues par la Demanderesse dans ce domaine I'ont 
amenee a mettre au point un procede et un dispositif pour la 
determination en continu de la degradation induite dans les systemes 
de post-traitement des gaz d'echappement d'un moteur thermique par le 
35 carburant, par Thuile lubrifiante et/ou par les additifs contenus dans le 

carburant et/ ou I'huile lubrifiante, qui ne necessitent pas le montage ou 
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le demontage de dispositifs speciaux et qui peuvent etre mis en oeuvre 
facilement, a Taide d*appareillages simples et eprouves. 

Plus precisement, le precede que propose la presente invention 
vise a permettre de mesurer I'impact en continu de I'huile lubrifiante, 
5 du carburant et/ou des additifs utilises, que Ton retrouve tels quels ou 

sous forme de produits residuels dans les gaz d'echappement, sur la 
degradation du ou de systemes de post-traitement du moteur 
thermique. 

A titre d'exemples de produits residuels, on citera en particulier 

10 les traces d'huile, de carburant et/ou d'additifs, les produits de 

decomposition et de combustion de I'huile et des additifs, et les produits 
de combustion du carburant. 

Dans son principe, Tinvention consiste a modifier Thuile 
lubrifiante, le carburant et/ou le(s) additif(s) avec un radiotraceur, po\ir 

15 mesurer en aval du moteur la radioactivite des gaz de combustion 
accumulee dans le systeme de post-traitement a Taide d'une sonde 
sensible a un rayonnement ionisant, en vue d'en deduire la quantite de 
produits residuels presents et done le degre de degradation dudit 
systeme de post-traitement. 

20 L'invention a par consequent pour premier objet un procede de 

determination en continu de la degradation d'au moins un systeme de 
post-traitement des gaz d'echappement d'un moteur a combustion 
interne due a I'huile lubrifiante, au carburant et/ou a au moins un 
additif de I'huile lubrifiante et/ou du carburant utilise, caracterise en ce 

25 que : 

(i) on modifie I'huile lubrifiante, le ceurburant et/ou 1' additif dont 
on desire mesxirer I'impact sur le systeme de post-traitement avec une 
quantite determinee d'au moins un radiotraceur ; 

(ii) on mesure, au niveau du systeme de post-traitement, la 
30 quantite de radiotraceur accumulee et issue des gaz d'echappement, 

cette mesure etant effectuee a I'aide d'un detecteur sensible a un 
rayonnement emis par le radiotraceur retenu par le systeme de post- 
traitement ; 

(iii) on transmet les mesures effectuees par ce detecteur a un 
35 ordinateur programme, apte a convertir ces mesures en le degre de 

degradation du systeme de post-traitement due a I'huile lubrifiante, au 
carburant et/ou aux additifs. 
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La mise en oeuvre en continu de ce precede presente de nombreiax 
avantages qioi ressortiront de la . presente description. Parmi ces 
avantages, le precede selon I'invention permet notamment de 
determiner plus aisement la duree de vie d'un systeme de post- 
5 traitement en fonction de I'huile, du carburant et/ou de I'additif utilise, 

et done d'anticiper sur son remplacement ou sa regeneration. 

Par ailleurs, le procede selon Tinvention permet de choisir de 
fagon simple et relativement rapide les lubrifiants, carburants et/ou 
additifs les mieux adaptes a un systeme de post-traitement considere. 
10 L'homme du metier peurra ainsi employer le procede selon Tinvention 

pour minimiser Timpact des produits residuels sur la degradation des 
systemes de post-traitement et pour prolonger en consequence leur 
duree de vie. 

Le radiotraceur utilise dans le cadre de I'invention est selectionne 
15 de fagon telle que la quantite retrouvee dans le systeme de post- 

traitement soit proportionnelle a la quantite d'huile, de carburant et/ou 
d'additif present{s) tel(s) quel(s) ou sous forme de produits residuels 
dans ledit systeme. Ainsi, la quantite mesuree du radiotraceur 
accumule dans le systeme de post-tfaitement traduit avec precision le 
20 degre de degradation engendre par I'huile lubrifiante, le carburant et/ou 
Tadditif. 

On notera que la quantite necessaire de radiotraceur pour un 
suivi efficace depend notamment de la nature du radiotraceur (type et 
energie de rayonnement), du positionnement du detecteur par rapport 

25 au systeme de post-traitement, de la geometrie du detecteur et de celle 
du systeme de post- traitement et des eventuels ecrans et blindages. 

A I'exception des radiotraceurs commercialises sous forme 
radioactive (done par definition de « nature radioactive » et ne 
necessitant pas d 'activation), le radiotraceur utilise dans le procede 

30 selon Tinvention est generalement a base d'une espece activable, e'est-a- 

dire une espece initialement non-radioactive necessitant une activation, 
qui peut etre effectuee avant ou apres son melange avec I'huile moteur, 
le carburant ou Tadditif. Cette activation peut etre realisee par voie 
neutronique, au moyen d'une irradiation effectuee par une source 

35 neutronique, ou effectuee par un faisceau de protons, a I'aide d'un 

accelerateior de particules, dans des conditions appropriees eonnues de 
rhomme du metier. 
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Une des options possibles pour ractivation est d'incorporer 
I'espdce a activer dans une quantite appropriee d*un vecteur (par 
exemple un solvant ou diluant tel qu'une huile de dilution, etc. ), puis 
de soumettre le melange obtenu a Tactivation adequate et enfin de le 
5 melanger a I'huile moteur, au carburant ou a I'additif, ce dernier 
pouvant etre contenu dans I'huile ou le carburant. 

Le radiotraceur est necessairement choisi de fagon telle ique son 
rayonnement soit mesurable et il peut etre de nature tres diverse, selon 
qu*il est incorpore a i'huile lubrifiante ou au carburant. 

10 

Une premiere forme de mise en ceuvre du procede de I'invention 
concerne le suivi de I'impact d'un additif determine Adh pour huile 
lubrifiante sur la degradation d'un systeme de post-traitement. 

Le radiotraceur peut etre choisi parmi au moins une espece EAhi 
15 activable, dont la composition est identique a celle de I'additif Adh. 

Dans ce cas, la quantite d'espece EAhi activee introduite dans Thuile se 
substitue a une quantite identique de I'additif Adh, afin de ne pas 
modifier les performances de I'huile. 

On peut egalement utiliser d'autres especes EAhii activables 
20 differentes ,des additifs et sans effet sur les proprietes d'utilisation de 
I'huile, dont la quantite retrouvee dans le systeme de post-traitement 
reste correlee a I'impact de I'additif Adh. 

Les especes EAhi et/ EAhii susceptibles d'etre marquees sont, 
notamment, les elements tels que le zinc, le brome, le sodium, le 
25 molybdene, le phosphore, le soufre, le cuivre, le calcium et le 
magnesium, ou les produits contenant au moins Vun de ces elements. 

A titre d'exemple d'espece EAhii activable dont la quantite 
retrouvee dans le systeme de post-traitement reste correlee a I'impact de 
I'additif Adh, on peut citer le strontium qui, lorsqull est incorpore aux 
30 detergents contenant du calcium, par exemple les sulfonates de 
calcium, se comporte comme Telement calciimi au niveau du systeme 
de post-traitement et reflete I'impact du calcium sur celui-ci. 

Des produits connus peuvent aussi constituer les especes 
activables EAhi, et Ton peut citer, parmi ces produits, les families 
35 d'additifs usuels pour lubrifigmts connues de I'homme du metier, par 
exemple, le dithiophosphate de zinc, les sulfonates de calcium, les 
sulfonates de magnesium, les phenates de calcium, les phenates de 
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magnesium, les salicylates de calcium, les salicylates de magnesium, 
etc. 

Une deuxieme forme de mise en ceuvre du procede de I'invention 
5 conceme le suivi de Timpact de I'huile lubrifiante moteur sur la 
degradation d'un systeme de post-traitement. 

Dans cette forme de mise en ceuvre, le radiotraceur incorpore 
dans I'huile est choisi pairmi les especes activables. EHi selectionnees 
par rhomme du metier de fagon telle que la quantite retrouvee dans le 
10 systeme de post-traitement est proportionnelle a I'impact de I'huile sur 
ledit systeme (exemples : traces d'huiles et produits de combustion et de 
decomposition de I'huile). 

Selon xine premiere variante avantageuse, les especes activables 
EHi susceptibles d'etre marquees sont selectionnees parmi les especes 
15 activables EAhi et/ou EAhii deja mentionnees. Dans ce cas, la 
radioactivite mesuree au niveau du systeme de post-traitement peut 
refleter aussi bien I'impact de I'huile, I'impact d'un additif donne Adh de 
celle-ci ou les deux a la fois. Coimne precedemment, pour la premiere 
forme de mise en ceuvre, la quantite d'espece EAhi activee introduite 
20 dans I'huile se substitue a une quantite identique d'additif de I'huile 
Adh. 

Selon une deuxieme variante, on peut egalement utiliser d'autres 
especes activables EHi sans effet sur les proprietes d'utilisation de 
I'huile et dont la quantite recueillie au niveau de la sortie des gaz 
25 d'echappement reste correlee a la consommation d'huile moteur. 

Parmi ces especes Ehi activees, on citera par exemple les isotopes 
des halogenes, tels que par exemple le fluor-18 et le brome-82, le 
germanium-68, le germanium-69, et le technetium 99-m. 

Ces elements Ehi peuvent etre utilises seuls ou sous forme de 
30 produits contenant ledit element et peuvent y etre incorpores au sein 
d'lm vecteur. Par exemple, le technetium 99-m peut etre incorpore dans 
I'huile sous forme d'une solution aqueuse de pertechnetate de sodium 
NaTc04. 

On peut egalement utiliser du technetium 99-m conditionne sous 
35 forme de particules de dimensions nanometriques et isolees de 
I'atmosphere par du carbone. On citera a ce sujet le produit 
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commercialise sous la marque Technegaz, qui en est habituellement 
utilise pour I'etude clinique de la ventilation des poximons. 

Concernant le germanium-68 et le germanium-69, on peut les 
ajouter a ITiuile lubrifiante par exemple sous forme de 
5 tetraalkylgermanes contenant au moins un de ces isotopes. 

Une troisieme forme de mise en oeuvre du precede de I'invention 
concerne le suivi de Timpact d'un additif Adc donne poior carburant 
(essence ou gas-oil) sur la degradation d'un systeme de post-traitement. 

Le radiotraceur peut etre choisi parmi au moins une espece EAci 
activable, dont la composition est identique a celle de I'additif Adc. Dans 
ce cas, la quantite d'espece EAci introduite dans I'huile se substitue a 
ime quantite identique d'additif Adc afin de ne pas modifier les 
performances du carburant. 

On peut egalement utiliser d'autres especes EAcii activables sans 
effet sur les proprietes d'utilisation du carburant et dont la quantite 
retrouvee dans le systeme de post-traitement reste correlee a I'impact de 
Tadditif Adc sur le systeme de post-traitement. 

Ces autres especes EAcii susceptibles d'etre utilisees sont, par 
exemple, les especes EAhii deja mentionnees comme radiotraceurs pour 
le suivi de Timpact des additifs lubrifiants. 

Les especes EAci et/ou EAcii susceptibles d'etre marquees sont, 
pax exemple, les elements suivants : le manganese, le cerium, le 
potassium, le baryum et le calcium, ainsi que les produits contenant 
au moins I'un de ces elements. 

Une quatrieme forme de mise en oeuvre du procede de I'invention 
concerne le suivi de rimpact du carburant sur la degradation d'un 
systeme de post-traitement. 
30 Dans cette variante, le radiotraceur incorpore dans le carburant 

est selectionne parmi des especes activables ECi, ces especes etant 
selectionnees par I'homme du metier de fagon telle que la quantite 
retrouvee dans le systeme de post-traitement soit proportionnelle a 
rimpact du carburant sur ledit systeme. 
35 Les especes ECi susceptibles d'etre marquees sont 

avantageusement selectionnees parmi les especes activables EAci deja 
citees ci-dessus a propos du suivi de I'impact des additifs pour 
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carburant ou parmi les especes EAcii activables, utilisables dans le 
meme but, sans impact sur les proprietes du carburant. 

Dans ce cas, la radioactivite mesuree au niveau du systeme de 
post-traitement peut refleter aussi bien Timpact du carburant, Timpact 
5 dun additif donne Adc ou avantageusement les deux a la fois. 

On peut toutefois egsdement utiliser d'autres especes ECii sans 
impact sur les proprietes d'utilisation du carburant et dont la quantite 
recueillie au niveau de la sortie des gaz d'echappement reste correlee a 
rimpact du carburant sur le systeme de post-traitement. On citera de 
10 nouveau parmi elles les isotopes des halogenes tels que par exemple le 

brome-82 et le fluor-18, le germanium-68, le germanium-69, et le 
technetium 99 -m. 

Ces elements radioactifs peuvent etre utilises seuls ou sous forme 
de produits contenant I'element en question, et peuvent y etre 
15 incorpores au sein d'un vecteur. Par exemple, le technetium 99-m peut 

etre incorpore dans le carburant sous forme d'une solution aqueuse de 
pertechnetate de sodium NaTc04 ou sous forme de particules de 
dimensions nanometriques et isolees de I'atmosphere par du carbone. 

20 Afm de simplifier I'elimination des radiotraceurs retenus par le 

systeme de post traitement, on privilegiera Tutilisation d'elements 
radioactifs a courte demi-vie tels que le brome 82, le germanium-69 ou 
le technetium 99-m. Toutefois, des especes comprenant des elements 
radioactifs plus classiques tels que Sr, Zn, Ca, S, P et Mg, sont 

25 utilisables en employant des methodes d'elimination appropriees, par 
exemple un piegeage en aval du ou des systemes de post-traitement. 

Les systemes de post-traitement d'un moteur a combustion 
interne dont on veut me surer le degre de degradation lie au type de 
carburant, de lubrifiant et/ou d'additif(s) utilise(s) peuvent etre de 

30 differents types. Les principaxxs: types concernes dans le cadre de 
I'invention sont : 

(i) les systemes catalyseurs d'oxydation a une ou deux voies pour 
moteurs diesel (reduction de CO et/ou d'hydrocarbures) et a trois voies 
pour moteurs a essence (reduction de CO, d'oxydes d'azote NOx et 

35 d'hydrocarbures) , 

(ii) les systemes d'elimination des NOx (piege a NOx ou catalyseur 
pour la reduction des NOx), 
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(iii) et les systemes de filtres a particules (catalyses ou non). 

A titre d'exemple, les filtres a particules de Tune des technologies 
developpees actuellement comportent au moins un element de filtration 
constitue par un support filtrant a structure poreuse, fixe dans une 
5 enveloppe metallique, qui est reliee a la ligne des gaz d'echappement. Le 
support filtrant dispose dans Tenveloppe metallique du filtre (appelee 
"canning") peut etre constitue par des elements en ceramique poreuse. 
Le support filtrant est traverse par les gaz d'echappement entre une 
extremite d'entree et une extremite de sortie du filtre, et il peut retenir 
10 les particules de radiotraceurs des produits residuels contenus dans les 
gaz d'echappement. 

On notera que le detecteur des particules de radiotraceur 
retenues par le systeme de post-traitement peut etre dispose 
avantageusement a proximite immediate de celui-ci, ce qui facilite 
15 considerablement les mesures. 

Ce detecteur est une sonde de detection de rayonnements 
ionisants (rayons beta, X ou gamma) pouvant etre soit de type 
scintillateur liquide ou solide [cristal iodure de sodium Nal(Tl), cristal 
BGO] soit de type semi-conducteur [cristad germanium, cristal CZT]. 
20 Ces types de detecteurs permettent de mettre en oeuvre de fagon 

continue le precede conforme a I'invention et I'acquisition des donnees 
peut se faire en un temps tres court, de I'ordre d'une seconde. 

On notera en outre que le detecteur peut deceler simultanement 
la presence de divers traceurs modifiant I'huile, le carburant ou 
25 le(s)additifs ainsi que le\irs quantites respectives dans les gaz de 
combustion ; ce qui permet de relier la quantite de chacune des especes 
radiomarquees a I'impact de I'huile, du carburant et/ou du ou des 
additifs sur le systeme de post-traitement. 

Les signaux detectes sont ensuite traites par une serie de moyens 
30 permettant de calculer Timpact de I'huile lubrifiante, du carburant 
et/ou de Tadditif. Ces moyens comprennent notamment un moyen de 
traitement du signal detecte (par exemple avec amplificateur, filtre et 
convertisseur analogique/numerique CAD), un moyen d'analyse des 
hauteurs d'impulsions (par exemple un analyseur multicanal) et un 
35 moyen de stockage et de traitement des donnees acquises (par exemple 

un ordinateur de type PC). 
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^invention a egalement pour objet un dispositif pour la 
determination en continu de la degradation d'au moins un systeme de 
post-traitement des gaz d'echappement d'un moteur a combustion 
inteme, due a I'huile lubrifiante, au carburant et/ou a au moins un 
5 additif de Thuile lubrifiante et/ou du carburant utilise(s), ce dispositif 
comprenant un moyen d'incorporation dans I'huile lubrifiante ou dans 
le carburant d'une quantite determinee d*au moins un traceior radioactif 
et en aval du mote\ir, au moins un systeme de post-traitement des gaz 
de combustion issus du moteur, ce dispositif etant caracterise en ce 
10 qu'il comprend : 

(i) a proximite du systeme de post-traitement et a une distance de 
celui-ci permettant de mesurer un rayonnement emis par les particules 
de traceur retenues par ce systeme, un detecteur sensible au 
rayonnement du traceur radioactif ; 
15 (ii) en liaison fonctionnelle avec le detecteur, un ordinateur 

programme apte a calculer a convertir les mesures effectuees par le 
detecteur en le degre de la degradation du systeme de post-traitement 
due a I'huile lubrifiante, au carburant et/ou aux additifs. 

Le systeme de post-traitement susceptible d'etre degrade par les 
20 produits residuels de I'huile lubrifiante, du carburant et/ou des additifs 
peut etre place en aval du moteur, en toute position lui permettant 
d'etre au contact des gaz de combustion. II peut ainsi etre situe sur la 
ligne d'echappement des gaz du moteur, 

Le moteur peut etre couple a plus d'un systeme de post- 
25 traitement. Par exemple, un moteur a carburant diesel peut comporter 
un systeme catalytique d'oxydation a deux voies et un filtre a particules, 
et un moteur a essence peut comporter un systeme catalytique a trois 
voies et un systeme d'elimination des NOx. 

Avant rejet a I'atmosphere des gaz d'echappement, si le systeme 
30 de post-traitement n'est pas Ivd-meme un filtre a particules, un tel filtre 
devra necessairement etre prevu en aval de ce systeme, sur la ligne 
d'echappement, afin de pieger les especes radioactives restantes. 

Les dessins annexes illustrent la mise en ceuvre de I'invention, 
Sur ces dessins : 

35 La figure 1 est une vue schematique illustrant la mise en oeuvre 

du procede de I'invention ; 
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La figure 2 est un diagramme relatif a des exemples de mise en 
oeuvre qui seront decrits ci-apres. 

On se referera d'abord a la figure 1. 

Dans cette forme de mise en oeuvre, sur le circuit d'huile 
5 lubrifiante 1 du moteur a combustion interne 2 est prevue en derivation 
une ligne 3 d*introduction d'une quantite predetenninee de la meme 
huile lubrifiante additionnee d'au moins un traceur radioactif. 

Les produits de combustion du moteur 2 sont evacues par la ligne 
4 jusqu'a un systeme 7 de post-traitement des gaz d'echappement, qui 
10 peut etre de Tun quelconque des types mentionnes ci~dessus et dans 
lequel peuvent se deposer des particules du traceur radioactif presentes 
dans les gaz d'echappement. 

Avant d'etre evacues a I'exterieur par la ligne 8, ces gaz traversent 
un filtre a particules 9, destine a retenir les demieres particules 
15 radioactiyes presentes avant evacuation des gajz a I'atmosphere. 

A proximite immediate du systeme 7 est prevue une sonde 10 de 
detection de rayonnements ionisants, qui permet de mesurer en continu 
la quantite presente dans le systeme 7 de particules du radiotraceur 
incorpore dans I'huile lubrifiante. 
20 Les mesures effectuees par la sonde 10 sont transmises a un 

ordinateur 11, apte a convertir ces mesures en le degre de degradation 
du systeme 7 de post-traitement sous I'effet de I'huile lubrifiante. 

Ainsi qu'il a ete expose ci-dessus, on utilisera de preference 
comme radiotraceur de I'huile lubrifiante, un compose radioactif a 
25 courte demie-vie, notamment le technetium-99m. 

Les exemples ci-apres, qui n'ont pas de caractere limitatif, 
illustrent la mise en oeuvre de I'invention et les avantages de celle-ci. 

30 EXEMPLE 1 

Dans cet exemple, la degradation de deux systemes distincts de 
post-traitement places sur la ligne d'echappement d*un moteur 
thermique a quatre temps est determinee en continu. 

On etudie ici Timpact d*un additif d'huile lubrifiante marque par 
35 activation neutronique. 

Le moteur utilise dans ces essads est un moteur de motocyclette 
HONDA (marque deposee), connu sous Tappellation commerciale 
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HORNET, de 600 cm^. Afin d'ecourter la duree des essais, le moteur a 
ete configure de telle maniere telle que sa consommation en huile 
avoisine 1 litre /heure au regime de 6000 tours/ mn, la consommation 
en huile du moteur d'origine etant tres faible. 
5 L'huile pour moteur a quatre temps est une huile pour 

motocyclette commercialisee sous la marque ELF, type 4 DXRatio. 

L'additif active est un DTPZn (DiThioPhosphate de Zinc) 
secondaire, irradie pendant plusieurs heures sous un flux de neutrons 
thermiques. La reaction transforme partiellement le Zn-64 stable en 

10 zinc-65 (^^Zn) radioactif. 

L'huile finie est preparee par melange de tous les additifs, dont 
Tadditif marque, selon les specifications du fabricant. L'activite 
specifique de l'huile reconstituee est de 240 kBq/litre. 
Les systemes de post-traitement utilises sont : 

15 • un filtre a particules de type FAP disponible dans le commerce, 

prevu pour le moteur PSA 2,2 litres HDI ; 

• un catalyseur d'oxydation disponible dans le commerce, installe 
sur un vehicule Peugeot ou Citroen equipe du moteur 1,4 litre HDI. 

Ces deux elements ont ete places en serie a la sortie du moteur, le 

20 catalyseur d'oxydation etant installe en amont du FAP (voir Figure 1). 

Les systemes de detection de rayonnement gamma ont ete 
installes a proximite des systemes de post-traitement, afin dy mesurer, 
en continu, Taccumulation de Telement marque (le zinc-65). II s'agit de 
detecteurs standards a iodure de sodium NaI(Tl) de 7,62 x 7,62 cm (3 x 

25 3 pouces) avec tube photomultiplicateur integre, les autres elements de 
la chaine de mesure etant ion preamplificateur de charge modele 2007P 
de marque Canberra, un amplificateur de spectroscopic 2020 
(Canberra), un convertisseur ADC modele 8087 (Canberra), et une carte 
multicanaux modele SI 00 (Canberra). 

30 Les logiciels mis en oeuvre lors de ces essais sont le logiciel 

« Genie 2000 » (Canberra) pour la spectrometrie gamma, ainsi que le 
logiciel d'analyse MCS (Echelonnage a canaux multiples) « IDSWear » 
commercialise par la societe Atlantic Nuclear Services (ANS), Canada. 
Ce logiciel permet de suivre revolution temporelle du taux de comptage 

35 de chaque detecteur dans des fenetres d'energie predefinies (en 



wo 2004/061406 



12 



PCT/FR2003/003738 



roccurrence le pic de lllS keV du zinc-65 dans le cadre des essais 
effectues). 

La figure 2 illustre I'accumulation de zinc-65 dans les deux 
systemes de post-traitement pendant les essais. Le moteur, non 
5 contamine et alimente avec de Tessence non activee, a ete mis en 

marche au temps t = 10 minutes et on Ta fait fonctionner a differents 
regimes (4000 et 6000 t/mn). 

L*axe X indique la duree de I'essai en minutes et Taxe Y indique le 
nombre de rayons gamma detectes par seconde (coups/ s) au niveau du 
10 catalyseur d'oxydation et du filtre a particules. 

On constate que Taugmentation d'activite est nettement plus 
importante dans le filtre a particules (de Tordre de 16 fois superieure), 
ce qui s'explique par les concepts tres differents des deux systemes de 
post-traitement : 

15 - dans le cas du catalyseur dbxydation, Tempoisonnement resulte 

d'un depot de zinc-65 sur les parois du catalyseur (dont Teffet negatif 
est une desactivation chimique), 

- pour le filtre a particules, I'empoisonnement resulte d*un 
piegeage dans les parois du filtre (qui peut engendrer une accumulation 

20 de cendres causant un colmatage), le filtre offrant une excellente 
efficacite de piegeage pour des particules de tres petite taille. 

Au regime de 6000 tours/ mn, on constate, au niveau du filtre a 
particules, une elevation du taux de comptage de 220 coups/ seconde 
apres 12 minutes a ce regime. En considerant que le FAP retient 

25 environ 95% du zinc-65 emis, et en tenant compte de la geometrie de 
detection et de Tefficacite de la chaine de comptage pour le 
rayonnement emis par le ^^Zn (de I'ordre de 0,4%), on peut ainsi 
calculer un debit de Tactivite emise par le moteur d'environ 290 kBq par 
heure, ce qui correspond a un passage d'huile dans le filtre de Tordre de 

30 1,2 litre par heure. Ce resultat est coherent avec la consommation reelle 

du moteur. 

On constate egalement que le catalyseur d*oxydation a retenu 
environ 6% de la charge en ^^Zn libere par le moteur. 

Get exemple montre done clairement la possibilite d'utiliser le 
35 procede selon I'invention pour des etudes de suivi en continu de la 

degradation de systemes de post-traitement de technologie relativement 
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simple (desactivation chimique de catalyseurs d'oxydation) ou complexe 
(catalyseur en serie avec un filtxe a particiiles). 

Exemple 2. 

5 Cat exemple concerne le suivi de raccumulation de residus 

cendreiox provenant du lubrifiant au niveau d'un systeme de post- 
traitement diesel de type filtxe a particules. 

A paitir d'un echantillon de DTPZn active par irradiation 
neutronique (contenant du zinc-65), dont Tactivite specifique est de 95 
10 kBq/ml, et a partir d*un echantillon dTiuile d'essai auquel du 

strontium-85 a ete incorpore dans le detergent (sulfonate de calcium), 
on prepare 50 litres dTiuile ayant une activite specifique de 21.2 kBq/1 
en Zn-65 et de 10.47 kBq/1 en Sr-85 (le strontium etant ajoute en cours 
d'essai. 

15 L'huile ainsi marquee est introduite dans le carter du moteur 2.2L 

turbo-diesel d*une Renault Laguna, equipee d*un filtre a particules a 
Fechappement. Le vehicule, installe sur un banc a rouleaux, suit des 
cycles pre-programmes de 471 km, choisis de maniere a favoriser la 
consommation dTiuile par le moteur. 

20 Le moteur utilise est non contamine et est alimente avec du 

carburant non active. Six vidanges ont ete effectuees apres 10 000 km, 
et une vidange a et6 effectuee apres 20 000 km. Pour des raisons 
techniques, le traceur au strontium-85 n'a ete ajoute qu'apres 60 000 
km de roulage. Tous les 5 000 km, le filtre a particules est demonte 

25 apres une phase de regeneration ayant permis la combustion de tous 
les residus orgsuiiques et est pese. Connaissant la masse initiale du 
filtre, la masse de residus inorganiques accumulee (appeles residus 
cendreux) est calculee. L'activite en zinc-65 et en Sr-85 du filtre est 
egalement mesuree, le systeme de detection etant similaire a celui decrit 

30 dans Texemple 1 . 

La figure 3 montre le suivi de Taccumulation de residus cendreiix 
dans le filtre (ronds vides) et le suivi de Taccximulation de Zn-65 dans le 
filtre (ronds pleins) en fonction du kilometrage du vehicule. 

La figure 4 montre le suivi de Taccumulation dans le filtre de Zn-65 

35 (ronds pleins) et de Sr-85 (rond vides) en fonction du kilometrage du 

vehicule. Etant donne la forme chimique du Zn-65 et du Sr-85 decrite 
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plus haut dans cet exemple, ceci permet de mettre en evidence le fait 
que le zinc du DTPZn et le calcium des detergents sont accumules dans 
des proportions identiques dans le filtre a particules (aucun de ces 
composants n'est accumule de maniere preferentielle dans le filtre). 
5 La figure 5 montre la relation entre la masse de residus cendreux 

accumxales dans le filtre et Tactivite en Zn-65 du meme filtre au cours 
du roulage du vehicule. Cet exemple montre done de maniere evidente 
que le suivi de Taccumulation de Zn-65, utilise sous forme de DTPZn 
active, au niveau du filtre a particules est representatif de 

10 I'accumulation de residus cendreux dans le filtre a particules provenant 
de la combustion de ITiuile. 

La mesure d'activite au niveau du filtre a particules etant possible 
en continu, il est done possible de determiner en continu et avec 
precision, meme sur de courtes periodes, la deterioration du filtre a 

15 particules liee a Taccumulation de residus cendreux provenant de la 
combustion du lubrifiant. 
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REVENDICATIONS 

1. Procede de determination en continu de la degradation d'au 
moins un systeme (7) de post-traitement des gaz d'echappement d'un 
moteur (2) a combustion interne, due a I'huile lubrifiante, au carburant 

5 et/ou a au moins un additif de I'huile lubrifiante et/ou du carbiirant 
utilise, caracterise en ce que : 

(i) on modifie I'huile lubrifiante, le carburant et/ou I'additif dont 
on desire mesurer I'impact sur le systeme de post-traitement (7) avec 
une quantite determinee d'au moins un radiotraceur ; 
10 (ii) on mesure au niveau du systeme de post-traitement (7) la 

quantite de radiotraceur accumulee et issue des gaz d'echappement, 
cette mesure etant effectuee a I'aide d'un detecteur (10) sensible a un 
rayonnement emis par le radiotraceur retenu par le systeme de post- 
traitement (7) ; 

15 (iii) on transmet les mesures effectuees par ce detecteur (10) a un 

ordinateur programme (ll)apte a convertir ces mesures en le degre de 
la degradation du systeme de post-traitement due a I'huile lubrifiante, 
au carburant et/ou au et aux additif s. 

2. Procede selon la revendication 1, caracterise en ce qu'on 
20 modifie I'huile lubrifiante, le carburant et/ou I'additif dont on desire 

mesurer I'impact avec une quantite determinee d'au moins un 
radiotraceur comprenant Sr, Zn, Ca, S, P et/ou Mg. 

3. Procede selon la revendication 1, caracterise en ce que Ton 
modifie I'huile lubrifiante, le carburant et/ou I'additif dont on desire 

25 mesurer I'impact avec une quantite determinee d'au moins un 
radiotraceur comprenant un element radioactif a courte demi-vie, 
notamment le brome 82, le germanium-69 ou le technetium 99 -m. 

4. Procede selon la revendication 3, caracterise en ce que le 
technetium 99-m est incorpore dans I'huile ou le carburant sous forme 

30 d'une solution aqueuse de pertechnetate de sodium NaTc04. 

5. Procede selon la revendication 3, caracterise en ce que le 
germanium-69 est incorpore dans I'huile ou le carburant sous forme de 
tetra-alkylgermane . 

6. Procede selon la revendication 1 ou 2, caracterise en ce le 
35 radiotraceur est active par voie neutronique et/ou par un faisceau de 

protons avant incorporation dans cette huile. 
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7. Precede selon Tune quelconque des revendications 1 ou 2, 
caracterise en ce que la determination en continu de la degradation d'au 
moins un systeme (7) de post-traitement des gaz d'echappement d'un 
moteur (2) a combustion interne, due a un additif pour huile lubrifiante 

5 Adh, est realisee par introduction dans I'huile lubrifiante d'une quantite 
d*espece EAhi activable de composition identique a I'additif Adh et se 
substituant a une quantite identique de I'additif Adh. 

8. Precede selon Tune des revendications 1 ou 2, caracterise en ce 
que la determination en continu de la degradation d'au moins un 

10 systeme (7) de post-traitement des gaz d'echappement d'un moteur (2) a 
combustion inteme, due a un additif pour huile lubrifiante Adh, est 
realisee par introduction dans I'huile lubrifiante d'une quantite d'espece 
EAhii activable, sans effet sur les proprietes d'utilisation de I'huile, dont 
la quantite retrouvee et mesuree dans le systeme de post-traitement est 

15 correlee a I'impact de I'additif Adh. 

9. Precede selon la revendication 8, caracterise en ce que I'additif 
Adh est un detergent contenant du calcium et que Tespece EAhii sous 
forme activee est le strontium-85. 

10. Precede selon Tune quelconque des revendications 1 ou 2, 
20 caracterise en ce que la determination en continu de la degradation d'au 

moins un systeme (7) de post-traitement des gaz d'echappement d'un 
moteur (2) a combustion inteme, due au carburant, est realisee par 
introduction dans le carburant d'une quantite d'espece activable EAci 
de composition identique a un additif Adc du carburant et se 
25 substituant a une quantite identique dudit additif Adc dans le 
carburant- 

11. Precede selon Tune quelconque des revendications 1 ou 2, 
caracterise en ce que la determination en continu de la degradation d'au 
moins un systeme de post-traitement des gaz d'echappement d'un 

30 moteur (2) a combustion inteme, due au lubrifiant, est realisee par 
introduction dans I'huile lubrifiante d'une quantite d'une espece 
activable EAhi ou EAhii. 

12. Dispositif pour la determination en continu de la degradation 
d'au moins un systeme (7) de post-traitement des gaz d'echappement 

35 d'un moteur (2) a combustion interne, due a I'huile lubrifiante, au 
carburant et/ou a au moins un additif de I'huile lubrifiante et/ou du 
carburant utilise, ce dispositif comprenant un moyen (3) d'incorporation 
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dans I'huile lubrifiante ou dans le carburant d'une quantite determinee 
d'au moins un traceur radioactif et, en aval du moteur (2), un systeme 
(7) de post-traitement des gaz de combustion issus du moteur, ce 
dispositif etant caracterise en ce qu'il comprend : 
5 (i) a proximite du systeme (7) de post-traitement et a une distance 

de celui-ci permettant de mesxirer im rayonnement emis par les 
particules de traceur retenues par ce systeme, un detecteur (10) 
sensible au rayonnement du traceur radioactif ; 

(ii) en liaison fonctionnelle avec le detecteur (10), un ordinateur 
10 programme (11) apte a calculer a convertir les mesures effectuees par le 
detecteur en le degre de la degradation du systeme de post-traitement 
due a I'huile lubrifiante, au carburant et/ou a\ix additifs. 

13. Dispositif selon la revendication 12, caracterise en ce que le 
systeme de post-traitement (7) est choisi dans le groupe des systemes a 

15 catalyseur d'oxydation, les systemes d'elimination ou de reduction des 
oxydes de carbone et les systemes de filtres a particule. 

14. Dispositif selon I'une quelconque des revendications 12 et 13, 
caracterise en ce que le detecteur (10) est une sonde de detection de 
rayonnements ionisants. 

20 15. Dispositif selon Tune quelconque des revendications 12 a 14, 

caracterise en ce qu'il comprend un filtre (9) dispose sur la ligne 
d'echappement des gaz de combustion entre le systeme de post- 
traitement (7) et le point de rejet de ces gaz a Tatmosphere. 
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